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第 1 章 序論 















査 電 子 顕 微 鏡 (Scanning Electron Microscope: SEM)1.1) と 透 過 電 子 顕 微 鏡
(Transmission Electron Microscope: TEM)1.2)に大別できる。前者はバルク試料の
表面構造観察、後者は薄膜化された試料の断面(内部)構造観察を主な目的として使
われている。さらに SEM の発展形として、特定の目的に特化した電子線マイクロ
アナライザ(Electron Probe Microanalyzer: EPMA)、走査オージェ分光装置(Auger 
Electron Spectroscopy: AES)がある。 一方、集束イオンビーム装置(Focused Ion 

























































SEM および TEM のための新しい試料作製法の研究を中心に行った。また、FIB を




          
1.3 本論文の構成 
本論文は以下のような構成となっている。 
第 1 章では、序論として、本研究が必要となる背景と目的について記述した。 
第 2 章では、研究内容にかかわる基礎的な電子顕微鏡(SEM、TEM)とそれに係わ
る各種試料作製法および FIB の基礎的な解説を記述した。 
そして、第 3 章では FIB において特徴的なコントラストを示す SIM 像の理解と
それを用いた材料の最表面観察法に関する研究について記述した。 





の TEM 観察、低融点金属の加熱、合金化の SEM 観察の 3 例を記述した。 
第 6 章では本研究全体の考察を記述した。 
最後に、第 7 章では、本研究の結倫について記述した。 
また、付録として本論文の主なテーマであるイオンビームと少し離れるが、多く
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2.2 走査電子顕微鏡の基本原理と最新技術 2.2)  
2.2.1 基本原理 
走査電子顕微鏡は一般的に SEM と呼ばれている。主な用途はバルク試料の表面




























α                2.1 
 











増大するとその放出量も増加する(同図右)。その放出量 δ は 2.2 式で表される。 
 
δ(θ) = kδ(0)・ 1
cosθ
               2.2 
 


















に、二次電子や反射電子と同時に特性 X 線が発生しているため試料室に X 線分析装






















   電子銃は電子線を発生させる部分で、熱電子型(図 2.10(a))と冷陰極電界放出型(図





































































る(図 2.12b 下コレクターがオフの状態)。図 2.13a に半導体を用いた反射電子検出
器の一例を示す。試料の真上に電子線に対して対称な位置に 2 つの半導体検出器 A、
B を配置し、さらに低い角度に検出器 C が配置されている。出力信号の演算 A+B
を行うと凹凸の情報がキャンセルされ試料の組成がコントラストとして観察され、
出力信号の演算 A-B を行うと組成の情報がキャンセルされ試料表面の凹凸がコン









立体像(左下)では組成と凹凸の合成像となる。   





素マッピング)を得ることができる。特性 X 線の分析装置として EDS(エネルギー分
散型の X 線分光器)2.5)と WDS(波長分散型の X 線分光器)2.6)の 2 種類がある。                                 
 
2.2.3 最新技術 
最新の電磁場重畳型レンズ(Super Hybrid Lens: SHL)と TTL 方式の検出機を採
用した SEM について記述する。電磁場重畳型レンズは磁界型レンズと静電型レン
ズを組み合わせて収差を低減させる方式(図 2.14)である。対物レンズ上部に上方検





検出器(Upper Secondary Electron Detector: USD)も備えることができる。加えて、
従来の試料室内に備える下方二次電子検出器(Lower Scondary Electron Detector: 






















































                         
 

































    

































   
図 2.8 コンデンーサレンズの動作原理 
 
 
















































       




   







       
図 2.13c 反射電子検出器の信号演算 2 
 
      












   








   
 























2.3 透過電子顕微鏡の基本原理と最新技術 2.7) 
2.3.1 基本原理  
透過電子顕微鏡は一般的にTEM(Transmission Electron Microscopeの略)と呼ば
れている。薄くした試料に 100 kV～1,000 kV 程度の高電圧で加速した電子を照射
する。試料を透過した電子は試料の構造(結晶配列、 組成、厚みなど)に応じた散乱
を起こしている。この透過電子を電子レンズで拡大して像を得るのが TEM である。 
図 2.16 に示す通り TEM は照射系(電子銃、アノード、 コンデンサーレンズの組み
合わせ)、結像系(対物レンズ、中間レンズ、 投影レンズ)から構成されている。 電
子銃には「2.2 走査電子顕微鏡の基本原理」の「2.2.1 電子銃の種類」での説明と同
様な熱電子銃型(タングステンあるいは LaB6)、 冷陰極電界放出型、 ショットキー
型の 3 種類があり目的に応じて装置導入時に選択する必要がある。TEM の分解能
(0.1nm～0.2 nm)は非常に高く、原子配列(格子像)まで観察することができる。 





程度は試料の ( 質量 X 厚さ ) で決まる。このとき生じるコントラストを
mass-thickness(散乱吸収)コントラスト(図 2.17(a))という。同図右は小腸微絨毛の



























TEM 像はシリコン単結晶上に形成された酸化膜の断面 TEM 像である。中央より
上が酸化膜であり、下がシリコン基板(単結晶)である。このようなコントラストは
主に位相コントラストで像形成されている。 さらに定量的に解釈するには TEM 像
のシミュレーションを行うことがある。 





酸化膜の断面 TEM 像を示す。 右上下はそれぞれ TEM 像中の 1(酸化膜であるアモ
ルファスの領域)、2(単結晶の領域)の部分より得られた電子回折図形である。アモ
ルファス部分はハローパターンであるが、単結晶部分では対称性の良い回折図形が
得られている。 TEM 像や回折図形は最終的に像観室の蛍光板に投影される。 TEM
像の記録は像観察室の蛍光板の下にあるフィルムに直接露光するのが一般的であっ















最近の TEM は収差補正装置 2.10)を標準搭載し、STEM(走査透過)像の分解能を飛
躍的に向上させている(図 2.19)。STEM とは前述の通り、SEM のように細く絞っ
た電子線を試料上で面走査して透過像を得る装置である。試料での散乱角度の違う
電子を捉えることで明視野(BF)、環状明視野(ABF)、環状暗視野(HAADF)など種々




より大きな 40mrad 以上の散乱電子を環状形の検出器で検出すると、HAADF 像が
得られる。図上右のように、約 10mrad から 25mrad までの電子をビームストッパ
ーにより検出することにより、ABF 像が得られる。同図下は LiMn2O4 の HAADF
像と ABF 像の比較を示す。ABF 像ではリチウムや酸素のような軽元素の確認がで
きる。このように、ABF はリチウムや酸素などの軽元素の原子カラム位置を直接観
察するのに有効である。                    
27 
 
       





























































































て、ミクロな加工に利用されている。                       
 







図 2.23a に平面試料作製法の基本的な手順を示す。①素材を約 0.5mm 厚の板状
に平面研磨し、②超音波ディスクカッターにより 3mmφ のディスク状に打ち抜く。
③研磨用ガラスにワックスで貼り付ける。④片面より機械研磨を行い、試料の厚み




















を終了し TEM 観察用試料が完成する。                           
 (2)Ar イオンを用いた新しい発想の試料作製法 
試料に遮蔽材を介し Ar イオンを照射しバルク試料断面加工あるいは薄膜試料を











を照射する)、 ⑦SEM 観察となる。 
一方、試料上に置く遮蔽板を極端に狭くして Ar イオンを照射すると薄膜作製が
可能となる。この原理を用いた薄膜作製装置がイオンスライサー2.15)である。遮蔽
材として厚さ 10μm の金属製のベルトを用い 100μm 厚程度に切り出した短冊状(鏡
面研磨は不要)の試料の端面上に配置し試料の両面に Ar イオンを照射する。イオン
スライサーは PC でコントロールされており操作は PC 画面上でマウスによりコン
トロールする。イオンガンは一つで最大±6°の角度でロッキングし試料を薄膜化す
る。イオンスライサー内部には CCD カメラが内蔵されており PC 画面上より薄膜
化の様子をモニターすることが可能である。自動停止機能を使うことも可能である。
イオンスライサーの一般的な試料作製手順を図 2.24c の①-⑦を用いて説明する。素




















した Ga イオンを加速する(1～30kV)。加速された Ga イオンはコンデンサーレンズ、
対物レンズ(いずれも静電レンズ)により試料上に集束させる。また、偏向板が途中






る。比較的大きなイオン電流(数 nA 以上)では、Ga イオンのスパッタリング効果に
より試料に矩形の穴あけ(ボックス)加工を行うことができる。また比較的小さなイ
オン電流を用いることによって、試料表面の観察や精密な加工を行うことができる。
試料の断面加工、SIM 像観察のためのプローブ電流の選択は粗加工では 60 nA 以上、
中加工では 5 nA～500 pA、そして仕上げ加工では 100 pA 以下が一般的となる。 
(b)FIB を用いた薄膜試料作製法 
FIB は前述の通りボックス加工を行うことができ、その側面を SIM 像あるいは
SEM 像で観察することができる(図 2.26a 上)。さらにボックス加工を並んで 2 箇所
で行い、その間隔を 0.1μｍ以下にすると TEM 観察に十分な薄膜を得ることができ
る。ただし、FIB での加工幅は実用上数 10μｍであり大きな試料をいきなり TEM
試料とすることは難しい。実際には、図 2.26a 下に示すように幅 50μm 以下にあら
かじめ機械研磨などで予備加工した試料の両側よりボックス加工し薄膜試料作製を
行う。このような作業には精度の高いダイシングソー(図 2.26b)が使われることが多
い。図 2.26c は同図 a 上(バルク加工の基本手順)に従って FIB により断面加工され
た結果(SIM 像)である。図 2.26d は同図 a 下(薄膜加工の基本手順)に従ってダイシ
35 
 







































                                    
                 
 










































図 2.24b Ar イオンによる新しい発想の断面試料作製法 1 












図 2.24c Ar イオンによる新しい発想の断面試料作製法 2 
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第 3 章 集束イオンビーム装置(FIB)を用いた試料表面 
 
3.1 走査イオン顕微鏡(SIM)像と 走査電子顕微鏡(SEM)像の情報深さの違いの検討 





FIB では SIM 像と呼ぶ。その画像は後述の通り、SEM 像と似ているが同一場所を
比較すると以下の 3 つの特徴 3.1)があることが経験的に知られていた。 
(ⅰ) SIM 像では SEM 像と比べてより最表面の情報が観えている  
(ⅱ) SIM 像と SEM 像で原子番号コントラストが逆転している 




試料：隕石の研磨面(約 100nm 厚のカーボン蒸着済み) 
装置：JIB-4610F(複合ビーム加工観察装置) 
上記試料の同一場所について JIB-4610F を用い SEM 像と SIM 像で同一場所を同
一倍率で評価した。                             
(b)結果 
カーボン蒸着された隕石の研磨面の特徴的な部位について SIM像と SEM(反射電
子)像の比較を行った結果を図 3.1a に示す。 100nm 程度のカ-ボンを真空蒸着され




FIB による加工断面の SEM 像と SIM 像の比較結果を図 3.1b に示す。左の SEM 像
では加速電圧 3kV という低い加速電圧においても酸化膜部分(図中⇒)が透けて奥の
情報が見えているのに対し、SIM 像で同じ場所を比較すると酸化膜部分の奥の情報













ていることがわかる。             
 
3.2 チャンネリングコントラストの特性 
  SIM 像のチャンネリングコントラストに関して以下のような実験を行った。 
(a)実験方法 
試料：銅基板上の銅めっきの FIB 断面 
装置：JIB-4610F(複合ビーム加工観察装置) 
上記試料の同一場所(FIB による加工断面)でそれぞれ電子ビームおよびイオンビー
ム加速電圧、入射角度を変化させて JIB-4610F を用いて SEM 像と SIM 像を評価
した。 
(b)結果 
銅基板上に銅めっきされた試料を FIB により断面加工し、その断面を SEM 像と
SIM 像に関してイオンビームと電子線の入射角度、加速電圧を段階的に変化させて
それぞれの同一場所の像コントラストの変化を評価した。その結果を図 3.3a(SIM


























  SIM 像コントラストの原子番号依存性に関する以下のような実験を行った。 
(a)実験 
以下の試料で同一場所を超高真空 SEM 及び FIB を用いて SEM 像と SIM 像を評
価した。 
試料：シリコン上の蒸着膜(Al、Cu、Ag、Au) 
装置：超高真空 SEM:JAMP-7800F (SEM 像評価）、JFIB-2100 (SIM 像評価) 
(b)結果 
蒸着膜の SEM 像(加速電圧:10kV)、SIM 像(加速電圧:30kV)で同一場所の撮影を
した。その結果を図 3.4 に示す。 シリコン基板上に左から Al、 Cu、 Ag、 Au を
蒸着した試料を用いて SEM 像、SIM 像のコントラストを評価した。SEM では一般
的に知られているように高い原子番号になるほど二次電子の発生効率が高くなり明










理由からSIMとSEMのコントラスト原子番号依存性は逆転3.5)する。          
 
3.4 SIM像の材料観察への応用 








図 3.5a は 2 種類のめっき膜の結晶組織を SIM 像で比較した例である。同図左は Cu
板上に電解 Ni めっき、さらにその上に Au めっきがされた試料、同図右に Cu 板上
に無電解 NiP めっき、さらにその上に Au めっきがされた試料を示す。前者では
Ni めっきの結晶組織が柱状構造をしているのに対し、後者の NiP めっきはアモル
ファス構造であることが SIM 像から容易に推測できる。このように、SIM 像はめ
っきなどの結晶組織の評価に有効であることがわかる。          
 
3.4.2 複合材料                         
(1)チップコンデンサ 
図 3.5b に示すチップコンデンサの電極部分の FIB による断面 SEM(反射電子組




ッピングからはんだ層と Cu 層の中間に Ni 層の存在が確認できる。しかし、SEM(反
射電子組成像)ではその存在を明確に確認することはできない。一方、同じ場所を
SIM 像で観察すると図中に記した➡に示す Ni 層を明確に確認することがでる。さ





際の試料で比較した例を図 3.5c、図 3.5d に示す。SEM、SIM 像は共に試料の構成
元素の原子番号差によりコントラストが異なる。図 3.5c はニッケル同士のはんだ接
合界面の SEM 像(左)と SIM 像(右)の比較である(FIB による断面加工)。また、図
3.5d は LED のボンディングワイヤの接合部の断面を同様に SEM 像(左)と SIM 像(
右)の比較である。両者とも同位置を対比するとコントラストが逆転していることが





(a) SEM 像と SIM 像の比較(試料：隕石標本、カーボン蒸着済み) 
 
 
(b) SEM 像と SIM 像の比較(試料：D-RAM の FIB 断面) 
図 3.1 SEM 像と SIM 像の比較 
 
 


















図 3.4 SEM 像(上)と SIM 像(下)のコントラスト比較 





図 3.5a SIM 像による種類の異なるめっき膜の評価の例 












図 3.5c SEM 像(左)と SIM 像(右)の原子番号コントラスト比較例 1 




図 3.5d SEM 像(左)と SIM 像(右)の原子番号コントラスト比較例 2 
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第 4 章 イオンビーム加工技術 
4.1 Ar イオンビームのエッチングレート測定法 
2.4.2 で記述したイオンミリング法は低エネルギーのアルゴンイオンビームで試
料を理想的な薄さまで仕上げることができ、かつ、イオン照射によるダメージの非











空くまでの時間は 1 時間以内であるが、数 10μm 以上であれば数時間から一昼夜の
時間を要する。この差は試料作製者の経験によって大きく違っているのが現状であ















         




以下の手順でシリコン単結晶(100)の透過光と厚みの関係を実験的に検討した。        
(a) 実験方法                                                                                                                
① Si 単結晶(100)を直径 3mmφ の大きさに超音波ディスクカッターで打ち抜く。             
② 鏡面研磨された面をワックスでガラス板に貼りつけ、機械的に厚さ 100μm(ワッ 
   クスの厚みを含む)まで平面状に粗研磨する。 
③ ディンプルグラインダーを用い中心を赤い光が透過するまでダイヤモンドスラ 
   リーで粗研磨する。 
④ さらに、ディンプルグラインダーで中心をアルミナスラリーで白色光が透過する 




⑧ 試料断面を SEM で観察することによって、実際の厚みの変化を測定する。 
⑨ ⑧の結果と⑤で得た光学顕微鏡像より、透過光と厚みの関係を導く。     
(b) 結果 














干渉フィルターの波長は 620、603、570、638.5、507nm の 5 種類を準備した。
これらの干渉フィルターを光学顕微鏡の光源とカラス板に貼りつけた試料の間に設
置(図 4.5)した。さらに、ガラス板に貼りつけた厚さ 100μm まで機械研磨された試




バフ研磨により白色光が透過するまで研磨した。試料 2 は同様に 620nm の光が透
過するまで、試料 3 は 603nm の光が透過するまで、試料 4 は 570nm の光が透過す













カーバイド膜の断面 TEM 像を図 4.7 に示す。 
 








①イオン加速電圧変化(イオン電流、イオン照射角度一定)                    




の加速電圧 2.0、3.5、5.0、8.0kV の 4 段階で評価した結果、加速電圧の増加に対し
てエッチングレートは線形的に増加することがわかった。図 4.8b に Ar イオンの照
射角度とエッチングレートの関係を示す。X 軸は入射角度(法線方向を 0°)、Y 軸は




図 4.8c には Ar イオンのイオン電流とエッチングレートの関係を示す。イオンビー
ム電流を 0.2、 0.35、 0.5、 0.8μA の 4 段階変化させてエッチングレートを測定
した結果、わずかな増加が確認された。イオン電流の増加に伴ってエッチングレー
トも増加する傾向にあるが、あまり大きな変化はないと言える。 
                    















い、シリコン側が 538.5 あるいは 507nm の光が透過するまでバフ研磨した。機械
研磨を終了した試料を、イオンミリング装置を用いて、アルゴンイオン照射を行う
(⑧)。中央部分に小さな孔が開いたところでアルゴンイオン照射を終了し、TEM 試












































でできることがわかった。図 4.13 及び図 4.14 にこの手法を使った 2 種類の GaAs







































図 4.5 干渉フィルターによる単色化された光源による膜厚測定法 
 
 












図 4.7 Si 単結晶上のシリコンカーバイド膜の断面 TEM 像 
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(a)  Ar イオンの加速電圧依存性 
      
(b)  Ar イオンの入射角依存性 
      
 
(c)  Ar イオンのイオン電流依存性 





図 4.9 断面膜厚測定のための研磨方法(GaAs 基板) 









図 4.11 Si と GaAs の光吸収係数(浸透深さ) 
 
 
図 4.12 膜厚測定結果と Si と GaAs の光吸収係数 
 














4.2 FIB の加工特性 
FIB は多くの分野に応用されている。とりわけ TEM 試料作製では半導体 4.4)、金
属 4.5)、鉱物 4.6)、高分子 4.7)など幅広い材料研究に応用されている。FIB を様々な分
野に応用するに当たり、前節で述べた Ar イオンビームの加工特性と同様に集束さ
れた Ga イオンビームについても加工特性を知ることは重要である。特に Ar イオン
の加速電圧(数 kV以下)と比較して最大 30kVという高いエネルギーでエッチングす
る FIB の試料に対する変化(ダメージ)の特性をあらかじめ知ることは重要である。






単位は  [c/m2]となるが、[nc/μm2]が良く用いられる。 
 尚、これらの研究は日本電子、安原聡主事、三平リーダーと共同で進められた。 
 











加工時間への変換は以下の式 4.1 を用いる。つまり、ドーズ量 D(nC/μm2)、イオン
照射電流 Ii(nA)、照射面積：S(μm2)、照射時間 t（s）とすると、 
              t = SD
Ii
                  4.1 
である。 
(a)実験方法 











加工条件： 加速電圧/30kV、イオンビーム電流/9nA, 加工幅 20μm X 40μm 
ドーズ量：1、5、10 nC/μm2 




チング深さの関係を図 4.15b に示す。本グラフよりイオンビーム電流 9nA、加工面
積 200μm2 の場合の単位時間当りのエッチング深さは 0.015μm/s であることが分か
った。同様に測定した各元素の単位ドーズ量(nC/μm2)当たりのエッチング深さを比








(a) 実験方法  
Cu 板については、10 段階、シリコン(100)については 19 段階にイオンビーム入
射角度をそれぞれ変化させたときの加工特性を測定した。加工には JIB-9320FIB

















4.2.3 FIB 加工条件と加工面の変質層の関係 
FIB による TEM 試料作製時で最も注目されているのが、加速電圧 30kV の高い









変質層の評価のための試料作製法を図 4.21 に示す。試料は Si(100)を用いた。図
2.26b に示す手順の通り、ダイシングソーを用いて L 字断面のブロックを作製する。
ブロックの幅の狭い部分を用いて加工条件を変えて薄膜加工を行う。その後、薄膜
部分を FIB 加工で切り取りリフトアウト法により別の L 字ブロックに搬送する。こ
のとき、L 字ブロックの平面にはあらかじめ熱硬化性のエポキシ樹脂を塗布してお
き、その中に薄膜を浸漬させる。加熱硬化後にエポキシ樹脂に埋め込まれた薄膜の










膜厚が約 0.5μm まで 30kV で加工、その後は加速電圧を順に下げることで最終仕上
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げ加工した。その後の処理は、図 4.21 にしたがって評価用の試料作製を行った。 
・ビーム電流依存性 





膜厚が約 0.5μm まで 100pA で加工、その後は各ビーム電流で最終仕上げ加工を
した。以下、同様に図 4.21 に従って評価用の試料作製を行った。 
(b) 結果 
・加速電圧依存性  
図 4.22a に最終仕上げの加速電圧を変化させたときの薄膜の断面 TEM 像を示す。
















4.2.4 変質層軽減法 4.7) 
前節の実験結果からイオンビーム照射により導入された変質層を低減するために
は加工時のイオン加速電圧を下げると有効であることがわかった。しかし、イオン
の加速電圧を下げると SEM と同様に色収差の影響で分解能が低下し SIM 像上で薄
膜を確認するのが難しくなる。 図 4.24 に分解能低下の例を示す。試料はダイヤモ
ンド薄膜の表面を SIM 像観察したもので、イオンビームの加速電圧を 30kV、5kV、









低加速電圧(2kV)のアルゴンイオン照射を試みるため以下の手順で実験を行った。   















ることがわかった。次にダメージ除去の結果について 2 例示す。図 4.25e はシリコ
ン単結晶の TEM 像である。左の FIB 単独仕上げ(加速電圧：30kV、3kV)では薄膜
面に黒い斑点のようなコントラストが見られるが、アルゴンイオン照射(2kV)後は
そのような斑点が消失(同図右)していることがわかる。また、図 4.25fは GaN/AlGaN













(a)  Ga イオンビームのドーズ量当りのエッチング深さの関係          
  
 
 (b) Ga イオンビームの照射時間とエッチング深さの関係 









       






図 4.18 ドーズ量当たりのエッチング深さの Ga イオンビームと入射角依存性 
    (試料：Si(100)、Cu(多結晶)、ドーズ量一定) 
 
 


























(a) イオン加速電圧の変化による加工変質層の厚さの変化を示す断面 TEM 像 










(a) イオンビーム電流の変化による加工変質層の厚さの変化を示す断面 TEM 像 
(図 4.21 に示す手順により試料作製、TEM 観察結果) 
  
(b) (a)より得られたイオン電流と加工変質層(アモルファス層)の厚さの関係 









































































































































装置：JIB-4501 Deben 製ペルチェ冷却ステージ 
加工条件： 温度－室温、-50℃、 加速電圧―30kV、 加工ステップ―100nm、 
     取得枚数―110 枚 
(b)結果 
図 4.27b に示すような形状にあらかじめ FIB 加工し、前述の条件で室温及び-50℃
で等間隔に断面加工し 110 枚の反射電子像を得た。そして、これらの像を用いて三



















4.3.3 クライオ FIB を用いた高分子エマルジョンの断面構造解析 4.10)に関する検討 
これまで生物、食品、医薬品、化粧品、塗料及び接着剤といった化学品などの水
を含んだ試料の観察法としては化学固定、脱水、臨界点乾燥あるいは凍結乾燥を経









コーティングして SEM チャンバ側の冷却ステージに搬送し SEM 観察する。また、
本体が FIB を備えた複合ビーム加工観察装置であれば特定部位を断面加工するこ
















結状態での FIB-SEM による断面加工および SEM 観察、さらに FIB 内で凍結した
ままの状態で薄膜加工した後、凍結状態で TEM 観察する方法を用いて検討を行っ
た。その方法と結果を以下に記述する。 このような凍結状態での FIB 加工、凍結
状態での TEM への搬送(クライオトランスファー)、さらに凍結状態での TEM 観察




装置：JIB-4610F(複合ビーム加工観察装置) Gatan ALTO2500(Cryo-システム) 
   JIB-4000(シングルイオンビーム装置) Gatan クライオトランスファーホル
ダー JEM-1400(透過型電子顕微鏡) 




する。できるだけ平坦な場所を断面加工し SEM 観察する。 
手順 2：ポリ酢酸ビニル＝エマルジョンの凍結状態での薄膜作製及び凍結状態での
TEM 観察 
本実験のフローを図 4.29a 及び図 4.29b に示す。FIB で凍結した試料を薄膜加工
しそのまま凍結状態の試料を TEM 観察する必要がある。そのため TEM 用の Cryo
トランスファーホルダー(Gtan 社製)を用い、FIB による薄膜加工は TEM ホルダー
を直接挿入できるゴニオメーターを備えた JIB-4000 を用い、TEM 観察は
JEM-1400 を用いた。その手順は以下の通りである。 ①支持膜の付いた TEM 用メ
ッシュに試料を少量塗布する。②スラッシュ窒素などで急速凍結する。③ クライオ
トランスファーホルダーへセットする。FIB による薄膜加工、TEM 観察、 また FIB








クライオ FIB の結果を図 4.29c に示す。 凍結状態のポリ酢酸ビニル=エマルジョ
ンの FIB 加工面の SEM 像(同図左：断面全体像、同図右：断面の拡大像)を示す。
右の粒子断面からは図 4.28b で見られるような内部構造は確認できなかった。さら






































(b) クライオ FIB の構成 
含水試料の凍結観察、FIB 加工に適する 




図 4.27a 鉛はんだの加工温度変化によるダメージの有無 
 
 





図 4.27c 試料冷却の有無による鉛はんだの三次元再構築結果 
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第 5 章 FIB と大気ガラスマニピュレーターを用いた 
 
5.1 FIB と大気ガラスマニピュレーターを用いた透過電子顕微鏡用試料作製法 
(追加工可能な方法) 






















それぞれの試料ブロックを大気中でガラスプローブによりピックアップ(図 5.1c ② 
1:ガラスプローブでピックアップ、2 及び 3:プローブを 180 度回転、4:あらかじめ
エポキシ樹脂が塗布されたメッシュ端面に固定)した。このとき、二つの試料ブロッ
クはお互いに 90°方向の関係で配置した。次に、薄膜加工(図 5.1c ③)を行う。左の
ブロックは断面観察用、右のブロックは平面観察用とする。平面観察用の試料ブロ
ックは中央部分を境界にして薄膜加工する位置を 2 か所とした。断面観察結果を図





果である。 図 5.1c ⑤下左はそのキャパシタとトランジスタ部分の拡大である。こ
の薄膜試料を再度 FIB に戻して追加工を行った結果がそれぞれ図 5.1c ⑤上右、 図
5.1c ⑤下右である。膜厚が薄くなると構造の奥行方向の重なりがなくなるためによ
り鮮明な TEM 像となっていることがわかる。また、平面方向の観察結果を図 5.1c 















評価を困難にしている。一方、反転加工を行うと 図 5.1d 下に示す通り、カーテン

































































































装置：TEM 試料ホルダー‐ナノインデンターホルダー(Nanofactory Instruments 















す。                                         
① Gaイオンビームにより試料ブロックの作製を行う。 
② ガラスマニピュレーターにより金ワイヤー(直径0.25 mmφ)の先端(あらかじめエ 
  ポキシ樹脂を塗布済み)に搬送する。                         
③、④ 試料ブロックが固定された金ワイヤーを再度FIB に戻し、二方向よりGaイ   












































































は図5.3a のドメインA に相当する領域で、5.3d上中は図5.3aのドメインB に相当す
る領域であることが確認された。この初期状態に対して、試料の上下方向に2×104 
















となる。本研究では SEM 用加熱モジュールとして Protochips 社製試料加熱システ
112 
 






態や元素分布が変化する過程を記録した。Aduro の外観を図 5.4a に示す。Aduro














し、加熱時の SEM 像による形態変化と EDS(エネルギー分散型 X 線分光装置)によ
る元素分布変化を記録した。 
(b)結果 
























































































































   
図 5.4b 加熱用試料(Cu・Sn 合金化実験)の作製法 
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第 6 章 全体の考察 
本論文ではイオンビームを使った試料の最表面観察と同じく試料作製法の研究成
果について記述してきた。最表面観察については、おもに SIM 像と呼ばれている
FIB を用いて Ga イオンで励起されて発生する二次電子像のコントラストの特徴に
ついて SEM(二次電子、反射電子)像と比較しながら進めた。その特徴をまとめると
以下の三項目になる。 
(1) SIM 像は最表面のみの情報である 
(2) SIM 像はチャンネリングコントラストが顕著になる 
(3) SIM 像では原子番号コントラストが SEM 像と逆転している 













































(1) 磁性材料の場合、TEM の対物レンズの磁場により薄膜試料が外れる。 









にも柔軟に対応できる。TEM や SEM でその場観察用のアッタチメントは多く販売
されている。例えばナノイインデンターによる材料試験、加熱や通電など様々であ
り、それぞれ TEM 用、SEM 用が市販されている。しかし、試料をこれらのアッタ
チメントにセットするのは研究者の工夫に任されている。バルクピックアップ法は
ガラスマニピュレーターとの組み合わせによりこれらのニーズにも容易に対応でき








1. FIB による SIM 像の特性の解釈と材料解析への応用 
2. 透過光を用いたシリコンの膜厚測定法の開発とイオンミリング法への応用 
3. バルクピックアップ法による TEM 試料作製法の確立及び各種のその場観察への
応用 
 


























































           鈴木俊明                                                  
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付録 1 電子顕微鏡の収差と相対論補正について 
付-1.1 電子顕微鏡の収差付 1.1)、付 1.2)、付 1.3) 
SEM の分解能は電子プローブの大きさ(プローブ径)に依存する。SEM のプロー
ブ径は付 1.1 式で表される。 


























ので幾何学的収差に分類される。最小錯乱円の半径は付 1.2 式で表される。 
   
               2𝑟𝑟ｓ＝
1
2
Cs𝛼𝛼3              付 1.2 
 
















を短く (より高い加速電圧にする) することでも軽減できるが、SEM には不向きで
ある。 
 
             2𝑟𝑟𝐷𝐷 = 1.22
𝜆𝜆
𝛼𝛼




回折収差と球面収差を考慮した最適な開き角αopt は式付 1.4 で表される(図付 1.3)。 
 
 






                           2𝑟𝑟𝐶𝐶 = 𝐶𝐶𝐶𝐶
⊿𝐸𝐸
𝐸𝐸
             付 1.5 
 
Cc：色収差係数、rc：最小錯乱円半径、⊿E：エネルギーのばらつき   
 
付-1.5 軸上非点収差  
軸上非点収差(図付-1.5)はレンズの回折角が回転対象でないことに起因する(電子















プな画像が得られる付 1.4)。                           
 
付-1.6 相対論補正付 1.5) 
電子線の加速電圧が TEM のように 50kV を超えると、波長の計算には相対論補
正が必要となる。補正された波長は付 1.7 式で表される。  
 






              付 1.7 









表 付-1.1 相対論補正された電子線の波長    














加速電圧(kV) 100 200 300 1000 























































付 1.1)  岡山：走査電子顕微鏡, 日本顕微鏡学会関東支部編, 共立出版 (2005). 
付 1.2)  裏：ナノ電子光学, 共立出版 (2005). 
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た Ga イオンを静電レンズ系によって試料上に X、Y 方向に走査することにより試
料表面から発生した二次電子を用いて SIM(走査イオン顕微鏡)像を得ることができ




















の技術について紹介する。      
 
付-2.1 クライオ技法                            
(1) 基礎 
含水試料を凍結した状態で SEM や TEM 観察するためにはクライオ技法付 2.1)が
必要となる。本節では SEM のクライオ技法の基礎について解説する。SEM で含水
試料を凍結状態で観察する場合、クライオ SEM が必要となる。図付-2.1 にクライ












後、必要に応じてエッチング(氷の昇華)し、Au や Pt などのコーティングを行った
上で SEM 観察を行う。これら基本手順の中で重要なポイントが二つある。一つは、
試料内に形成された氷の昇華を行うエッチングである。もう一つは、物理固定と呼





昇華される温度は Cryo-SEM の真空度(SEM チャンバ内圧力)により異なる。この昇
華温度は氷 (Ⅰ )の蒸気圧曲線付 2.4)より知ることができる。この蒸気圧曲線は
Washhurn により 9.21 式できわめて実際に近い値で近似される。 
 
       log10 𝑃𝑃 =
𝐴𝐴
𝑇𝑇








一方、水の蒸気圧は‐5℃から臨界点の範囲で Osborne and Meyers により、9.22
式付 2.4)できわめて近い値で近似される。 
 





�10𝐷𝐷𝐶𝐶2 − 1� + 𝐸𝐸10𝐹𝐹𝑦𝑦
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表付-2.1 水、氷の蒸気圧  






温度（℃） 水（Pa） 氷（Pa） 温度（℃） 水（Pa） 氷（Pa）
120 198500 -14 208 181.4
100 101300 -15 191.5 165.5
80 47340 -16 150.9
60 19910 -17 137.5
50 12320 -18 125.1
40 7639 -19 113.8
30 4237 -20 103.5
25 3162 -25 63.4
20 2334 -30 38.1
15 1702 -40 12.9
10 1225 -50 3.94
5 871.2 -60 1.08
0 610.5 610.5 -70 0.26
-1 567.8 562.2 -80 0.054
-2 527.4 517.3 -90 0.0093
-3 489.7 475.8 -100 0.0013
-4 454.6 437.3 -110 0.000148
-5 421.7 401.7 -120 1.24E-05
-6 390.8 368.7 -130 7.38E-07
-7 362 338.2 -140 2.88E-08
-8 335.2 310.1 -150 6.68E-10
-9 310.1 284.1 -160 8.03E-12
-10 286.5 260.1 -170 4.15E-14
-11 264.9 237.9 -180 7.07E-17





























きさが異なっている。A、B で見られるネットワーク構造が一番粗く D は非常に密
な構造をしている。C ではエッチングを行っても依然として均一な構造である。こ
れらの結果から A、B と D は水溶性であるが水分量が異なることが推測できる。C
に関しては疎水性であることが推測される。                                                             
 
(4) クライオ SEM の応用 
























付-2.2 クライオ FIB                           
(1) 有効性 







ことにより解決することができる。また、SEM と FIB を組み合わせたマルチビー
ム装置にクライオ SEM を附属させることにより冷却試料の断面加工のみでなく含
水試料の断面 SEM 観察や元素分析が可能となる。今回、FIB と SEM を同一チャ
ンバに取り付けたマルチビーム装置にクライオシステムをさらに取り付け、前述の
材料の特定部位の断面観察を試み、興味ある結果が得られたので次に紹介する。              
 
(2) 基礎 
マルチビームシステム JIB-4600F(FE-SEM ベース)に Gatan 社製の Cryo システ
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ム ALTO2500 を取り付け、様々なデータ取得を行った。ALTO2500 についてその
概要を解説する。図付-2.9a に JIB-4600F に取り付けられた ALTO2500 の概観を示
す。装置の横に取り付けるチャンバ以外に窒素ガス供給タンク、窒素ガス冷却タン
ク、ロータリーポンプ、電源などが装置の外側に取り付けられる。また、SEM チャ
ンバ内は冷却ステージと冷却フィンが取り付けられる。図付-2.9b に ALTO2500 の
ブロック図を示す。本クライオシステムは 2 つの大きな要素に分かれる。一つは冷

































面 SEM 像を示す。エマルジョン粒子個々の形状をより詳細に見ることができる。 
図付-2.10(b)にはサザンカの葉の断面への応用を示す。 同図左上は気孔の SEM 像
を示す。右上は断面加工後の SEM 像を示す。左下はさらに Pt コーティング後の断




























図付-2.1 クライオ SEM の基本図 
 
 
図付-2.2 クライオ SEM の基本手順 
 
 








































































































図付-2.10a クライオ FIB の高分子エマルジョンへの応用例 
 
 







図付-2.10c FIB 加工断面と冷却ナイフによる割断面との比較 
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